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論  文  内  容  の  要  旨  
 
氏  名  （  青山 拓也 ）  
論文題名 
High pressure study on dielectric and nonlinear optical properties in magnetic insulators  
(高圧力下における磁性絶縁体の誘電および非線形光学特性) 
 
論文内容の要旨 
 
 本論文は、下記に示す磁性絶縁体における電気磁気特性の圧力依存性に関する研究について述べたものである。 
 はじめにダイヤモンドアンビルセルを用いて発生させた圧力中での電気磁気効果および交流法による比熱の同時測
定が可能な測定系の構築を行なった。構築した測定系を市販の超伝導マグネットに挿入することで2K-8T-20GPaの領域
における測定が可能である。 
 構築した測定系を用いて、最も広く研究がなされているマルチフェロイクスの一つであるTbMnO3においてその電気磁
気特性の圧力依存性の測定を行なった。圧力誘起のらせん磁気構造からE型反強磁性構造への磁気相転移に伴って電気
分極の90度フロップが観測された。フロップ後の電気分極の大きさが1 C/cm2を超えることは特筆に値する。それは
これまでに報告された磁気誘起誘電分極のうちの最大値である。また、TbMnO3における圧力誘起電気磁気相転移の希土
類イオンの置換効果(R=Dy,Gd)を併せて調べた。いずれの物質においても圧力誘起電気磁気相転移を示し、電気分極の
増大が観測されるとともに、GdMnO3においては電気分極の顕著な磁場変化(P=1.3C/cm2)が観測された。これらの結果
によって磁気誘起の強誘電分極強度が変位型強誘電体の電気分極強度に迫りうることが示された。 
 またデラフォサイト型反強磁性酸化物CuCrO2において、その電気磁気特性の圧力依存性を調べた。圧力印加に伴って
反強磁性転移温度が顕著に増大した一方で、磁気誘起の強誘電分極は圧力印加に伴って減少した。得られた結果を体
積減少に伴う磁気相関の増大および電気磁気ドメインの再配列と言う観点で考察を行なった。 
 最後に単一二原子分子で唯一磁性を示す固体酸素において、空間反転対称性の破れに起因する第二高調波発生(SHG)
の測定を行なった。高圧下で共鳴・非共鳴条件において共に顕著なSHG強度が観測され、空間反転対称性の破れを示唆
する結果が得られた。得られた結果を基に同系における磁気点群の提案を行なった。 
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論文審査の結果の要旨 
本論文は、磁性絶縁体における誘電特性および非線形光学特性に対する圧力印加効果に関する研究についてまとめた
もので、主に以下の３つの研究成果によって構成されている。 
(a) ダイアモンド・アンビル・セル（DAC）を用い発生させた高圧力下において交流比熱及び誘電特性の同時測定を可
能とする測定系の構築 
(b) 磁気誘起型強誘電体におけるマルチフェロイック特性に対する圧力効果の測定およびその起源の検討 
(c) 高圧下の固体酸素における反転対称性の破れを示唆する第二高調波発生(SHG)の発見 
 
本論文の内容を要約すると以下のとおりである。 
(1) 第１章では、序論として、電気磁気効果、磁気誘起型強誘電体、及びそれらに対する圧力印加効果についての研
究の沿革を記載したうえで、本研究の目的を述べている。 
(2) 第２章では、研究手法の説明を行っている。まず、DACを用いた高圧力の発生およびその測定について述べ、本研
究で行った誘電率・電気分極・交流比熱といった物性測定の詳細を述べた後、これらの物性測定をDACを用いた高
圧力下で行うことを可能とする測定系の構築について述べている。またDACを用いた高圧力下におけるX線回折測
定および第二高調波発生測定に関する手順および原理を説明している。以下の３－５章で示す実験結果は、ここ
で述べた測定系を用いた測定により得られたものである。 
(3) 第３章および第４章では、磁気誘起型強誘電体RMnO3(R = Gd, Tb, Dy)およびCuCrO2において高圧力印加がマルチ
フェロイック特性に与える影響について詳細を調べた結果を示している。とくにRMnO3においては、数GPa程度の
圧力印加により電気磁気相転移が発現することを観測し、高圧力下で発現する相において従来報告のある磁気誘
起型強誘電分極をはるかに凌ぐ巨大な分極が発現することを明らかにしている。また、過去の中性子線回折実験
や共同研究でおこなった第一原理計算と比較し、観測された電気磁気相転移の発現機構を検討している。 
(4) 第５章では、固体酸素の温度-圧力相図中で現れる多彩な固体酸素相における非線形光学効果(とくにSHG)の測定
について述べている。SHGの詳細な温度・圧力依存性を測定することにより、高圧下で発現する固体酸素相の１つ
であるδ相において、SHGが観測されることを見出している。また、入射光の波長・偏光依存性などを調べること
により、観測されたSHGが固体酸素δ相における反転対称性の破れを示唆する結果であることを示し、対称性の議
論により極性の有無に関して検討を行っている。 
(5) 第６章では、本研究論文を総括し、将来展望に関して述べられている。 
  
以上のように、本論文研究では、DACを用い発生させた高圧力下において交流比熱及び誘電特性の同時測定を可能とす
る測定系を初めて構築し、これを用いて磁気誘起型強誘電体におけるマルチフェロイック特性の圧力効果を調べ、従
来にない大きな電気分極の磁場操作を実証し、また、従来検討されたことのない単一２原子分子で構成される結晶に
おける反転対称性の破れの可能性を提示した。本研究の成果は、高圧力下における物性研究の新たなアプローチを提
示するものであり、今後の研究の展開を期待させるものである。よって本論文は博士（理学）の学位論文として価値
のあるものと認める。 
 
